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研究成果の概要（和文）：放射光とレーザープラズマⅩ線を用いたⅩ線位相コントラスト顕微鏡
と蛍光Ⅹ線顕微鏡を構築した。Ⅹ線位相コントラスト顕微鏡の対物素子としては主としてゾー
ンプレートを用い、蛍光Ⅹ線顕微鏡には主としてウオルターミラーを用いた。多方向から撮影
したⅩ線顕微鏡像を利用して 3 次元のⅩ線位相コントラスト像と蛍光Ⅹ線像を再構成した。蛍
光Ⅹ線像からは元素識別可能な像が得られ、硫酸銅の電気分解において銅の析出変化の様子が
観察できた。加えて、3 次元元素マッピングも可能になった。3 次元試料として植物の種子、
赤血球、藻、ダイヤモンドなどを観察した。 
 
研究成果の概要（英文）：X-ray phase contrast and X-ray fluorescence microscopes have been 
constructed with synchrotron radiation or laser plasma X-rays. Zone plates were mainly 
used for the X-ray phase contrast microscope and Wolter mirrors for the X-ray fluorescence 
microscope. Three dimensional X-ray phase contrast and X-ray fluorescence images were 
reconstructed from multi-directional projection or X-ray fluorescence images.  
Time-lapse observation of electrolysis of copper sulfate was made with a full-field X-ray 
fluorescence imaging microscope. Three dimensional element mapping became possible with 
X-ray fluorescence images. Several specimens such as plant seeds, red blood cells, diatoms 
and diamonds were three dimensionally observed.      
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１．研究開始当初の背景 
Ⅹ線は電子線より透過力が大きく、可視光よ
り波長が短いと言う特性に加え、元素識別能も
有している。これらの特徴を生かしたⅩ線顕微
鏡の開発が放射光施設で進められてきた。我々
のグループでは、Ⅹ線の全反射現象を利用した
ウォルターミラーを用いた軟Ⅹ線顕微鏡（波長
3nm前後）を開発し、ミラーを用いた結像系と
しては世界で初めて50nmの分解能を得ること
に成功していた。世界の軟Ⅹ線顕微鏡は、ゾー
ンプレートと放射光の組み合わせが主流で、分
解能は30nm～50nmに達していた。米国のブルッ
クヘブンNSLS放射光施設、バークレーのALS放
射光施設、ドイツ、ベルリンのBESSYⅡ放射光
施設の開発が先行し、日本では立命館大学の放
射光施設AURORAで開発が進められていた。 
一方、硬Ⅹ線（波長0.1nm～0.2nm）の蛍光
Ⅹ線顕微鏡は、すべて放射光光源を利用してい
た。代表的なものには、ゾーンプレートやカー
クパトリック・バエズミラ （ーKBミラー）など
を利用した走査型蛍光Ⅹ線顕微鏡があり、実用
的な分解能のレベルは100nmに迫っていた。こ
れらの光学素子の開口数は、0.001前後と極めて
小さく、有効視野が狭いため、発散光である蛍
光Ⅹ線を直接拡大結像する結像型蛍光Ⅹ線顕微
鏡の実現は難しかった。 
結像型蛍光Ⅹ線顕微鏡は、空間的に広がりの
ある対象物でも同一時刻に像として捉えられ、
時間的に変化する現象の観察に適している。本
タイプのⅩ線顕微鏡は世界的にも我々が先行し、
高エネルギー加速器研究機構(KEK)放射光施設
で開発を進めて来た。蛍光Ⅹ線結像用には、比
較的開口数の大きい（～0.03）ウオルターミラ
ーを利用して来た。このミラーを利用した蛍光
Ⅹ線顕微鏡像から植物種子中の3次元元素マッ
ピングも可能になりつつあった。生物試料観察
は、試料育成など比較的長期間にわたる作業や
繰り返し測定することが多く、大型放射光施設
での研究に馴染まないものもある。そのような
問題を解決するためには、同程度かそれ以上の
機能を有する実験室系の結像型の蛍光Ⅹ線顕微
鏡の実現が望まれた。 
以上のような基礎的なデータを基にして、本 
研究では、実験室系で位相コントラストと蛍光
Ⅹ線を画像信号とするⅩ線顕微鏡を併設し、3 
次元分析Ⅹ線顕微鏡の開発を行うことにした。 
 
２．研究の目的 
本研究の目的は、位相差Ｘ線顕微鏡と蛍光Ｘ
線顕微鏡を組み合わせ、分析Ⅹ線顕微鏡を作成
し、短波長軟Ⅹ線領域（波長3nm付近から0.2nm
前後）にて試料を観察し、加えて元素マッピン
グができる実験室系のシステムを開発すること
である。光源には、基礎データ収集用として放
射光を利用し、位相差用としてレーザープラズ
マ軟Ⅹ線源、蛍光Ⅹ線用光源として電子線励起
Ⅹ線源を用いる。本研究で開発する波長域には、
軽元素の炭素、窒素、酸素や鉄、銅、亜鉛など
の主要金属元素の吸収端と蛍光Ｘ線のスペクト
ルが存在する。これらの元素を含む試料の透過
像および蛍光Ⅹ線像から3次元元素マッピング
を試みる。 
本研究では、これらの画像データの日常的な
収集を可能にするために、当該波長域のプラズ
マ軟Ⅹ線源を開発し、集光効率の良いウオルタ
ーミラーを設計・製作し、実験室系の分析Ⅹ線
顕微鏡システムを構築する。 
 
 
３．研究の方法 
本研究では、位相差Ｘ線顕微鏡と蛍光Ｘ線顕
微鏡を併設した実験室系３次元分析Ｘ線顕微鏡
を組み立て、試料観察と元素マッピングシステ
ムを構築する。 
  
（１）短波長Ⅹ線用ウオルターミラーの製作 
ウォルターミラーは、Ⅹ線の全反射を利用す
るために通常の球面ミラーとは異なり、内径が
10mm前後、長さが40mm前後の非球面でパイプ状
内面を反射面として利用する。形状の制約から
直接研磨加工することが困難なために、本研究
では、ミラーと同じ形状の凸面棒状母材を研磨
加工し、そのレプリカをミラーとして使用する。
ミラーの材料には膨張係数や硬さの観点からパ
イレックスガラスを用いるが、短波長Ｘ線の反
射率を向上させるために反射面に金属を蒸着す
る。 
 Ｘ線用ウォルターミラーは、母材の研削・研
磨、パイレックスガラス製の真空成型レプリカ、
および内面への金属蒸着、によって作製する。 
 
（２）短波長パルスⅩ線の生成 
レーザープラズマＸ線の短波長化は、励起
Nd-YAGパルスレーザーのパルス幅を従来の8ナ
ノ秒から100ピコ秒以下に短くすることによっ
て実現する。これまで利用して来た軟Ⅹ線波長
域は3nm前後であったが、今回は0.5nm付近まで
短波長化する。プラズマＸ線の短波長化は、パ
ルスレーザーのピークパワ （ーw/cm2）に依存す
る。今回導入のパルスレーザーは～1013w/cm2と
なり、これまでより1桁以上のピーク出力があり、
ニオビウムターゲットにより0.6nm付近の短波
長Ｘ線の発生が可能になる。 
 
（３）軟Ⅹ線位相差顕微鏡光学系の構築   
ウォルターミラーは、原理的にはその双曲面
と楕円面の焦点の位置で決まる定まった物点
と像点を持つが、光学系の途中では物体を透過
した光は直接光（0次光）と回折光に分かれて
伝播する。物体を照明するⅩ線の光束を限ると
対物ミラー後方では回折光が直接光に比べて
広がる。直接光の光束の大きさに相当する位相
板を挿入することによって直接光の位相を/4
ずらすと、試料によるＸ線の位相変化を検出器
面上で強度変化に変換することができる。この
ような位相差光学系を用いると、吸収の少ない
試料でも高い像コントラストで観察すること
ができる。 
 
（４）時間分割蛍光Ⅹ線顕微鏡の構築 
結像型のⅩ線顕微鏡では、時間的に変化する
対象物を経過観察ができる。特定位置における
特定元素量の時間変化を観察するための基礎実
験として、放射光を利用した蛍光Ｘ線顕微鏡を
構築する。 
 
（５）蛍光Ⅹ線ホトンカウンテイングと3次元画
像再構成 
結像された蛍光Ｘ線像の元素分布（エネルギ
ー分布）を得るために、CCDのピクセル（画素）
がⅩ線のエネギーを計測できるように工夫する。
1個ずつＸ線（ホトン）をカウントできるような
低線量下では、CCDの各ピクセルがそのＸ線のエ
ネルギーを同定できるようになる。すなわり、
蛍光Ｘ線がピクセルに入射すると、そのⅩ線エ
ネルギーEi(eV)を検出部Siの電子/正孔対生成
エネルギーEe(3.65eV)で割った値（Ei/Ee）に比
例した出力として得られる。リン(2keV)の場合
はこの値は548に相当する。ひとつの画面で各ピ
クセル最大1個のⅩ線を数えるので、1ピクセル
あたりの1ホトン入力計測で時間が決まる。1ピ
クセル当り2ホトン以上の入力は誤差要因にな
る。この様な画面を500から1000枚重ね合わせて、
蛍光Ⅹ線エネルギー分布画像を得る。  
３次元画像再構成は、多方向から撮影した２
次元画像をトモグラフィのアルゴリズムを利
用して行う。 
  
（６）生物試料の観察 
リンを含む細胞中の核酸分布を確認するた
めに、可視の蛍光顕微鏡を補助的にⅩ線顕微鏡
光学系に導入し、双方の画像から核酸分布を求
める。 
 
４．研究成果 
（１）短波長Ⅹ線用ウオルターミラーの製作 
Ｘ線用ウォルターミラーは母材（タングステ
ンカーバイド）の研削・研磨、真空成型レプリ
カ（パイレックスガラス）、白金の内面蒸着、
によって作製した。白金蒸着は短波長のⅩ線を
効率よく反射させるために行った。パイプ状
（内径10mm前後）のミラー内面への蒸着はタン
グステンヘヤピンフィラメントに白金細線を
巻き付けることによって実現した。蒸着面の平
均粗さ約1.3nmが達成され、斜入射角7mradで波
長0.5nmのⅩ線に対して反射可能なコーテイン
グができた。 
 
（２）短波長パルスⅩ線の生成 
レーザープラズマＸ線の短波長化は、パルス
幅100ピコ秒Nd-YAGレーザーによって実現した。
板状ターゲットにレーザーを集光照射し、透過
回折格子（5000line/mm）によって分光した。
モリブデンでは0.45nm近辺、ニオビウムでは
0.5nm近辺、ジルコニウムでは0.55nm近辺のプ
ラズマⅩ線が得られた。これらの波長群は硫黄
の吸収端（0.50nm）とリンの吸収端（0.58nm）
に近く、これらの元素の同定に有用であること
が示された。 
 
（３）軟Ⅹ線位相差顕微鏡光学系の構築  
照明用および結像用にそれぞれウォルター
ミラーを用いた軟Ⅹ線顕微鏡光学系（レーザー
プラズマ波長3nm）を組み立て、位相差顕微鏡
を試作した。通常の光学系では照明ミラーの開
口はすべて使用するが、位相差光学系では開口
の一部のみ使用し、直接光と回折光を分離しや
すくした。結像ミラー後方の直接光（0次光）
に位相板（3μm厚）を挿入し、直径2.8μmのポ
リスチレンラテックス球の位相差像を得た。 
 
（４）時間分割蛍光Ⅹ線顕微鏡の構築 
硫酸銅の電気分解によって生じる銅の析出の
様子を、ウオルターミラーを用いた結像型蛍光
Ｘ線顕微鏡で観察した。十分な観察強度を得る
ために光源としてはKEK放射光の白色Ⅹ線
（4-20keV）を利用した。1回の露光時間はおよ
そ80秒、撮影間隔は150秒で行った。銅析出の 
経時変化が数分単位で確認できた。 
 
（５）蛍光Ⅹ線ホトンカウンテイングと3次元画
像再構成 
2次元CCDカメラホトンカウンテイングによ
るエネルギー分解画像を3次元元素マッピング
に応用した。光学系には倍率10倍のウオルター
ミラーを用い、波長0.1nmのⅩ線まで結像可能
な蛍光Ⅹ線顕微鏡を実験室系の電子線励起回
転ターゲットⅩ線発生装置を利用して構築し
た。実験では鉄とニッケルを含む線状物体の蛍
光Ⅹ像（波長、鉄：0.19nm、ニッケル：0.17nm） 
を撮影し、それぞれの元素が識別できる3次元
画像を得た。測定の撮影条件は0.1秒1コマで
1000枚分の重ね合わせ画像を１投影像とし、50
投影像から3次元再構成像を作成した。 
 
（６）生物試料の観察 
特定の蛍光物質を細胞内に導入すると特定
物質部位が励起光によって発光する。この関係
はたんぱく質や核酸の分布を知るには有効な
手段である。軟Ⅹ線顕微鏡の高分解能力と蛍光
  
顕微鏡の特定物質識別能を併せ持つ共軸顕微     
鏡光学系を構築し、その性能を評価した。 
本研究で用いる斜入射Ⅹ線光学系は、蛍光に
対しても同一の照明光学系・試料位置・対物光
学系が利用できる。測定対象の核酸位置からの
発光を促すために蛍光物質としてDAPIを用い
た。試料として鶏の赤血球および鮭の精巣から
抽出したDNAを蛍光と軟Ⅹ線（波長3nm）で観察
した。光学系として透過型と落射（反射）型を
採用した結果、透過型に比べ落射型の方が感度
が高く、蛍光の観察が容易に行え、対応した位
置の軟Ⅹ線顕微鏡像が得られた。 
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